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3-­‐D	  CTM	  for	  gas-­‐phase	  and	  aerosols	  transport	  and	  photochemistry	  in	  the	  
troposphere,	  driven	  by	  GEOS-­‐5	  meteorology	  	  
(www.geos-­‐chem.org),	  V9.02,	  2x2.5	  deg.	  72	  levels	  è	  47	  levels.	  	  
Aerosols	  Components:	  OC,	  BC,	  SO4-­‐NO3-­‐NH4,	  dust	  ,sea	  salt,	  limited	  SOA	  in	  
current	  runs.	  
	  
Update	  to	  wet	  scavenging	  of	  SO2	  in	  convec=ve	  updracs:	  combines	  an	  
Eﬀec=ve	  Henry’s	  Law	  equilibrium	  with	  aqueous	  oxida=on	  by	  H2O2	  
	  
Series	  of	  6	  month	  simula=ons	  (1	  Apr.	  2008	  –	  1	  Oct.	  2008)	  
1.  All	  emissions	  turned	  on;	  	  
2.  No	  Fossil-­‐Fuel	  (FF)	  nor	  biofuel	  (BF)	  emissions	  from	  China	  
3.  No	  Fossil-­‐Fuel	  (FF)	  nor	  biofuel	  (BF)	  emissions	  from	  India	  
Source	  appor:onment	  studies:	  Impact	  of	  
Indian	  and	  Chinese	  emissions	  
Summary	  
§  CALIOP	  observa=ons	  have	  revealed	  a	  seasonal	  maximum	  of	  aerosol	  in	  the	  UTLS	  
associated	  with	  the	  Asian	  monsoon.	  The	  Asian	  Tropopause	  Aerosol	  Layer	  (ATAL)	  has	  
been	  independently	  validated	  using	  backscaher	  sondes	  ﬂown	  out	  of	  China	  and	  	  from	  
India.	  
§  Limited	  in	  situ	  measurements	  of	  composi=on	  (CARIBIC)	  indicate	  that	  the	  ATAL	  is	  
composed	  primarily	  of	  carbonaceous	  and	  sulfate	  aerosol.	  Elevated	  SO2	  (~30	  ppt)	  
found	  in	  monsoon	  ouklow	  in	  the	  UTLS	  (in	  HALO	  ESMVal	  campaign).	  	  
Contribu:ons	  from	  Indian	  and	  Chines	  sources,	  with	  %	  
contribu=ons	  (white	  contours).	  Model	  indicates	  a	  dominant	  (>60%)	  
contribu=on	  from	  Indian	  emissions	  to	  ATAL	  in	  July,	  2008;	  Chinese	  
emissions	  (20-­‐30%)	  remain	  largely	  outside	  	  the	  an=cyclone	  in	  this	  
episode;	  rest-­‐of-­‐world	  emissions	  (not	  shown)	  found	  to	  contribute	  
<20%	  to	  ATAL.	  These	  contribu=ons	  change	  with	  transience	  of	  the	  
ATAL	  an=cyclone.	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Model	  comparison	  with	  MIPAS	  SO2	  and	  CALIOP	  scaJering	  ra:o	  (SR)	  
improved	  with	  updated	  treatment	  for	  SO2	  scavenging	  in	  convec:ve	  updraLs	  
Summary	  con:nued	  
§  Balloon	  observa=ons	  (BATAL,	  2015)	  reveal	  ATAL	  aerosols	  near	  the	  cold	  point	  
tropopause,	  ocen	  in	  vicinity	  of	  ice	  cloud	  and	  elevated	  water	  vapor	  
§  GEOS-­‐Chem	  simula=on	  shows	  improved	  comparison	  with	  MIPAS	  SO2	  and	  CALIOP	  
backscaher	  with	  updated	  treatment	  of	  wet	  scavenging	  of	  SO2	  in	  deep	  convec=ve	  
updracs.	  
§  Model	  indicates	  dominant	  contribu=on	  of	  regional	  sources	  of	  SO2	  and	  OC	  
(70-­‐80%)	  in	  ATAL	  composi=on,	  compared	  with	  rest-­‐of-­‐world	  contribu=ons.	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